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論 文 内 容 の 要 旨 
低分子が非共有結合によってポリマー状に集合することで形成される超分子ポリマーは、結合の可逆性に
由来する自己修復能から、次世代ソフトマテリアルとして注目を集めている。これまで報告されてきた多
くの合成系超分子ポリマーが単一分子から形成されるのに対し、タンパク質からなる生体超分子ポリマー
は、複数のモノマーの相乗的な相互作用により形成され、高度な機能を実現している。本研究では、水素
結合によって形成される環状６量体サブユニットを用い、複数の分子を相乗的に超分子ポリマー化する手
法について検討した。π共役部位としてナフタレンもしくはビスナフタレンを有する水素結合分子を合成
したところ、それぞれ単体では環状ならびに螺旋状超分子ポリマーを形成した。一方、２種の分子を混合
すると、ヘテロ型サブユニットの形成により超分子ポリマーの形成過程が複雑化し、ビスナフタレン分子
も環状超分子ポリマーを形成することを明らかにした。さらに、π電子不足型ナフタレン分子を合成し、
ナフタレン分子と混合したところ、多様なヘテロ型サブユニットが速度論的に形成され、不定形凝集体を
与えた。サブユニットは分子認識によって離合集散を繰り返し、１種類のヘテロ型サブユニットへと統合
されることが明らかになった。サブユニットの統合は、螺旋状超分子ポリマーの時間発展的成長を誘発し
た。以上本研究では、複数のモノマーが相乗的に機能するシステムを合成分子により構築した。これらの
成果は、３つの国際学会において発表済みである。さらに２報の学術論文としてすでに掲載済みであり、
１報の論文も間も審査中である。 
 
 
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
本論文は、非共有結合からなるポリマー状集合体（超分子ポリマー）における、サブユニットの効果につ
いて述べられている。研究に用いる基本モノマー構造として環状６量体ユニットを形成することが知られ
ているバルビツール酸が選択された。第１章で超分子ポリマーの背景と研究目的が述べられ、第２章では
超分子ポリマー形成に用いる最適な溶媒について、環状超分子ポリマーを形成するナフタレンモノマーの
熱力学的解析を元に論述された。第３章では、ナフタレン環の数が異なる２種のモノマー分子の混合によ
って形成されるヘテロユニットの超分子ポリマー形成について述べられた。２種の分子は速度論的に混ざ
りあうが、冷却過程で自己を認識して分離し、単独状態とは異なるトポロジーを形成することが明らかに
された。第４章では、さらにモノマー構造に改変を加え、より安定なヘテロユニットを形成させる試みに
ついて述べられた。π電子不足型ナフタレン分子が新たに合成され、通常のナフタレンモノマーと混合す
ると、多様なヘテロ型ユニットが不定形凝集体を速度論的に形成した。ヘテロ型ユニットは分子認識によ
って離合集散を繰り返し、１種類のヘテロユニットへと統合され、螺旋状超分子ポリマーを時間発展的に
与えた。この超分子ポリマーは、ユニットの温度による崩壊によって、壊滅的な解重合挙動を示すことが
明らかになった。以上の論文内容は、水素結合性モノマーの階層的超分子重合の創出と特性を解明するも
のであり、超分子ポリマー化学の発展に寄与すると判断できる。また研究成果は、国際学会３件、学術論
文２件として発表されている。 
 
2020 年 1 月 30 日に公開論文発表会・本審査委員会を開催し、論文発表と質疑応答及び審査が行われた。 
 
2020 年 1 月 21 日に本論文に関して剽窃チェックを行い、問題がないことを確認した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
